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化 学 反 応に 関 連 し た 実 験 化学 お よ び 密 度 汎 関数 理 論 （ d en s i t y  f u nc t i on a l  t h eo r y :  
DF T）に関連した理論化学との融合研究を検討した。各課題において、化学現象
のモデル化、機械学習の目的変数と記述子の選択に注意を払って研究を進めた。
本論文は全 8 章から構成される。各章の概要は以下のとおりである。  
 第 1 章では序論として、研究の背景および目的について述べる。  










































 第 6 章および第 7 章では、理論化学における DF T に関連した課題について、機
械学習による解決に取り組んだ。 DF T では、系の運動エネルギーは電子密度の汎
関数として表現されるが、解析的な関数形は未知である。1 9 27 年に運動エネルギ
ー汎関数の基礎的な近似式が考案されて以来、多数の近似的な表式が理論的考察
に基づいて提案されてきた。しかし、それらどの従来型の運動エネルギー汎関数
を用いても、実用に耐えうる計算精度には至っていない。 1 9 6 5 年に Ko h n -S ha m
（ K S）軌道を用いて近似的に運動エネルギーを計算する K S -DF T が提案された。





一方で、電子密度の汎関数に基づく本来の DF T 計算は、 K S 軌道を必要としない
軌道非依存（ o r b i t a l  f r ee :  O F） DF T と呼ばれ、今日でも研究対象になっている。
第 6 章および第 7 章では、実用的な O F -DF T の実現に向けて、機械学習を用いた
運動エネルギー汎関数の構築およびこれを用いた O F -D F T 計算手法の開発につい
て述べる。  
 第 6 章では、 K S - DFT の運動エネルギーを予測する汎関数を、機械学習を用い
て構築する手法について述べる。空間を原子核中心のグリッド毎に分割し、各グ
リッド点における局所的な電子密度およびその微分量を記述子、 運動エネルギー
密度を目的変数とした。記述子および目的変数それぞれを K S -DF T を用いて計算
し、機械学習を適用した。分子全体の運動エネルギーの評価では、本手法で構築
した汎関数は従来の汎関数と比べて、 K S -DF T の運動エネルギーに近い値を与え
た。また、グリッド毎の誤差の分布では、本手法で構築した汎関数は従来の汎関
数と比べて、原子核近傍から結合領域に至るまで K S -D F T の運動エネルギーを再
現した。  
 第 7 章では、機械学習で構築した運動エネルギー汎関数を用いた O F -D F T 計算







用いた計算と比べて K S -DF T の結果をよりよく再現した。  
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